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出发合成各种化学 品和液体燃料的技术 由合成气直接合成乙 醇




































































及烃类产物 中的 或 来 自共同的























物种 等人 仁」测 定 了










助剂 的作用之一就是促进 直接解离为 旦和 旦
,
从而提高锗催化活性 该文作者在上述催
化剂上于 ℃下导入 使其解离为 旦和 旦
,
然后通氢气进行程序升温还原反应 并
检测所产生的水和 甲烷 结果显示在 一 ℃之间有一个出水峰
,
属于表面氧的还原产物





水和 甲烷在同一温度下产生意味着甲烷化反应 中 的 一 健断裂是决定性步聚 由
于还原时有氢存在
,





那预先解离 的 旦应在较低 温度下还原为 甲烷
,
即应该在  过程看到 二个 甲烷
年 月 日收到初稿 年 月 日收到修改稿
·





氢助解离的可能性 比较大  等人  用脉冲表面反





































































检 测 到 了
,
结 果 如 图 所 示 该 文 排 除 了 其 它 干 扰 的 可 能 性
,
肯 宁 了











司体   























R h /s 10
2
催化剂上进行 的合成气反应中观察到
频 率 为 1587
cm 一 ’ 的 特 征 吸 收 峰
,
该 峰 经


































用 FT IR 同时观察到属于甲酞基的两个特征
带 vc
一。
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cm 一 ‘为H 旦0 中的 vc
一 。 、








一 。 , 并认为 甲酞 基具 有 以
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气流 中)动态过程记录得的 IR 光谱图
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第 6 期 汪海有等
:
合成气制乙醇催化反应机理述评
的确存在 Co 的部分加氢物种 H 旦o.
表 1 在 R
uco3/510 :上进行的 co + H
Z、 ”C o + H Z
、
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C 0 + H
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,
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,
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,







2 2 0 8
,
2 0 9 6 2 0 1 4
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进一 步的 氢化 反应可生成其它 C
,









H Co + H一H CO H (或 H
:Co )




H 旦OH (或 H :矍)+ 2丝一卿
3+旦H
















一是逐步加氢并保留 C 一 0 键最终生成甲醇
;































C :含氧中间体与乙醉中 C一C 键生成的途径
关于 乙醇等 C
:








含氧中间体是 C H xC H o[
, ,
·








x 一 2 时
,
生成的是 CH
ZCO , 这种机理称为 乙烯酮机
理[l;
,
’幻 ; 当 x一 3 时
,
生成的是 CH
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而 后 经 重 排 得 到
a一














































o 0 C H
3 ,
表 明捕 获反 应 中 生成 了 两种 分 子式 为 CH ac






















也 检 测 到 了 按 (2) 式 生 成 的 四 种分 子 式 为 CH 刃
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3o D /H :之 比的增加
,
生成的 乙酸 甲酷中






































































由此可以认为 co 插入卡宾反应是乙醇等 c
Z


















































































































































ZD C0 0C D 3的百分含量相应提高
.
这一结






















































并不是所有 C O 分
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一C 一 0 转化为位能较高的 H C—
CH 并不易进行 , 况且也没有证
O
/ \
据表明合成气反应中存在 H C 一










i 和 Kat ze r 的解 释 及 乙 烯 酮 机 理 的 正 确性 似乎有待进一 步 商 讨
.




离模型 (c o 插入 M 一 c H
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c o 插入 M 一c H
。
机理
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于这种氧同位素交换反应及 Ta ke uc hi 和 K







用统计方法计算得到 的乙醇 同位素结果如表 4所示
.
只要考虑 到 乙烯酮 中间
农 4 按照级同位素交换模式计算得到的乙醉同位素组成
Ta bl
e 4 lso toPlc cornl洲J s it o n o f e t h a n O I ca lcu 场t曰 aco
rdi n g to
th e m ode of iso to Pie exehan ge
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euc hi 和 Kat ze r的实验结果
.
这样不管 乙烯酮机理还是 乙酞基机理都能解
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